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年にノーベル賞を受賞したW. E. Pauliが「”God made solids, but surfaces were






















































































第 1章 序論 4
August Friedrich Ruskaによって開発された透過型電子顕微鏡 (Transmission Elec-
tron Microscope: TEM) [11]と，1937年にManfred von Ardenneによって制作さ


































第 1章 序論 5
ることができるようになった．[16, 17] さらに，ダイナミックモードAFMの中で
も，特にカンチレバーの共振周波数の変化を検出する周波数変調原子間力顕微鏡























可能にする技術を 2005年に Fukumaらによって報告された [19]．また，カルサイ

































































出器の構成を考案し，FPGA(Field Programmable Gate Array)への実装方法を検
討する．これらと他の高速化・広帯域化された要素を統合した高速FM-AFMによ

















































第 2章 原子・分子間相互作用 11
(a) Strong interaction (b) Weak interaction






































me = 9.109 383 56 × 10-31 kg
mp = 1.672 621 898 × 10-27 kg
mn = 1.674 927 471× 10-27 kg
図 2.1: 基本相互作用．(a)強い相互作用，(b)弱い相互作用，(c)電磁相互作用，(d)
重力相互作用



















（n → e− + νe + p+）．β+崩壊では，逆に陽子（p+）が中性子（n）となり，その























































































気素量（e = 1.602× 10−19 C）であり，Z1，Z2は原子価を示している．例えばカ
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r [nm]


























−2a(r−re) − 2e−a(r−re)] (2.6)
ここで，reは結合距離，Deはエネルギーの最小値（r = reでのエネルギー），a












第 2章 原子・分子間相互作用 16
Valence electron
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(a) Morse potential wM (b) Covalent force FM
図 2.4: シリコン原子間に働く共有結合相互作用の距離依存性．(a)Morseポテン
シャルwM，(b)共有結合力 FM















誘起双極子における相互作用力，分散力を総称して，van der Waals力（van der










(b) Ion and water molecule
(i) Na (ii) Cl
図 2.5: 水分子の極性







第 2章 原子・分子間相互作用 18
このような特徴を元に，1903年にMieが以下のような相互作用対ポテンシャル
w(r)を提案している [47]．









































をシミュレーションするMonte Carlo法（Monte Carlo method: MC）[49]や分














































(a) Lennard-Jones potential wL (b) van der Waals force FL
図 2.6: シリコン原子間に働く中性分子間相互作用の距離依存性．(a)Lennard-Jones
















用の引力の最大値が中性分子間相互作用と比較して 102 ∼ 103倍程度大きいこと
がわかる（図 2.7 (a)(b)）．しかしながら，1.4 nm近傍で相互作用力が逆転してお
り，遠距離では van der Waals力の方が大きくなることがわかる（図 2.7 (c)）．
すなわち，遠距離においては van der Waals力が大きく，近距離になるにつれ共
有結合力の方が大きくなる．その後，パウリの排他律によって斥力が上昇する．図
第 2章 原子・分子間相互作用 20
(a)
Covalent force
van der Waals force



























van der Waals force
Covalent force




















の大きさ（図 2.4(b)及び図 2.6(b)）の比較．(a)共有結合力と van der Waals力，
(b) (a)のB-B’間をピコニュートン（pN）オーダまで拡大した図，(c) (b)のC-C’
間をフェムトニュートン（fN）オーダまで拡大した図．
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0

































Force Microsocope: AFM）や，全内部反射顕微鏡法（Total Internal Reflection






第 2章 原子・分子間相互作用 22
表 2.1: 表面力の測定手法．
Target
Particle scale Atom Molecule Small colloid Large particle
Particle radius 0.1 nm 1 nm 1 µm 1 mm
Interaction scale 0.2 nm 2 nm 20 nm 50 nm
Method






























                
























解説した状態と同様に van der Waals力が支配的に作用している．ここで探針を表











































































































































































































































































































































数 f0よりも十分小さく (fm ≪ f0)，カンチレバー振動の振幅Aが熱ブラウン運動















































































































































第 3章 原子間力顕微鏡 37
この式により，探針－試料間距離に対して∆fを検出することで，空間的な力分
布を得ることができる．また，3次元空間的な∆f を取得することで，3次元力分
























チレバーの励振状態を PLLに入力し，∆f を検出する．この∆f が一定になるよ
うに，目標値 (setpoint)を設定したPIコントローラに入力する．その出力は高圧
アンプによって増幅され，Z方向の位置を調整するスキャナの駆動信号として使用



























































ここで，カンチレバーのパラメータとして，厚み t，幅 w，長さ l（図 3.11），材

























































































































































(External form) (Development view)




















査信号は AFMコントローラで生成されており，位置と同期した Z 信号を検出し
て表面凹凸像を形成する．また，三角波の往復運動における行きと帰りの信号で























従来の FM-AFMでは液中において 100 kHz程度の共振周波数のカンチレバー
を使用していたが，近年，共振周波数 f0が比較的高い (> 2 MHz)小型カンチレ










ため，高速な Zフィードバックを実現している [16,70]．M. J. Milesらは高さ一定
モードのAFMにおいて探針－試料間距離を制御するZ方向のフィードバックを除
去することでクロストークを抑え，XY方向に高い共振周波数を有する水晶発振子
を取り付けることで高速化を達成した [71]．P. K. Hansmaらは高速なXY方向走
査を実現するために，４回対称な構造で中央のパーツがビームで支えられている
機械部品を，その外側からアクチュエータで押し出すフレクシャ構造を用いて高





















XY > 100 Hz > 1 kHz
Z > 1 kHz > 10 kHz
また，このような高速性と以下のような利便性を両立するような設計とする．
• 溶液等を用いて液中観察可能














試料をXY 方向へ動かすスキャナを「XY スキャナ（XY scanner）」，もしくは




























(a) XY scanner (b) Z scanner























(a) Setup for XY scanner
Pure water
Sample stage























共通して 40 kHz及び 55 kHz付近にピークがみられ，それぞれMode 1及びMode
2に対応していると考えられる．







































































































































































































(i) Model (ii) Simulation (iii) Experiment
図 4.3: XY 試料スキャナの周波数応答特性
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(a) Mode 1
(b) Mode 2
図 4.4: XY スキャナの振動モード































る．接着固定では 50～70 kHzに 2つの寄生ピーク (Mode 1，Mode 2)と 110 kHz












































































































































































































(i) Model (ii) Simulation (iii) Experiment
図 4.5: Z探針スキャナの周波数応答特性
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(a) Mode 1 (b) Mode 2
(c) Mode 3 (d) Mode 4
図 4.6: Z探針スキャナの振動モード
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XY 試料スキャナで使用しているアクチュエータは AE0203D04F(NEC Tokin)
であり，印加可能電圧は 0～150 Vとなっている．それぞれの方向で 2つずつ用い
ており，逆方向の動作をする必要があるため，+75 Vを中心に一方が他方の逆方
向となる信号が必要となる．また，Z 探針スキャナで使用しているアクチュエー
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表 4.2: 低ノイズ広帯域高圧アンプの仕様
入力数 3 ch (X, Y , Z)
入力レンジ ± 10 V
出力数 5 ch (X, X, Y , Y , Z)







アンプ回路では，まず入力 (−10 V ～ +10 V)を 1/2(−5 V ～ +5 V)にする．そ
の後+10 Vを反転加算回路で加え (−5 V ～ −15 V)，−4倍することによって仕
様の電圧 (+20 V ～ +60 V)を得ることができる．
またXY 試料スキャナ用高圧アンプ回路は，X方向及び Y 方向は同じ構成であ
る．また，これらはそれぞれ 1つの入力 (X, Y )から 2つの出力 (XとX, Y と Y )
を生成しなければならない． まず入力 (−10 V ～ +10 V)に+10 Vを反転加算回










れる．実際のアクチュエータの容量はXY 試料スキャナが約 95 nF，Z探針スキャ
ナが約 75 nFであったため，帯域は 204 kHz，260 kHzとなり，帯域の理論値が仕
様を満たすことを確認できた．
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× 1 × 1/2 × (-4)
× 1




-10 ~ +10 -10 ~ +10 0 ~ -20 0 ~ +150
+10 +10
× (-1) ×(-7.5)
+10 ~ -10 -20 ~ 0 +150 ~ 0
(a) Z actuator driver
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4.3.4 帯域・ノイズ評価
図 4.8は入力を短絡して取得した出力電圧のノイズスペクトル密度である．出力
は容量負荷を使用しない場合と，CL = 100 nFを使用した場合のZ及びXを測定













ズはそれぞれ 5.7 pm，0.53 pmとなり，これらも仕様を満たす値であることが確
認できた．
Z (CL = 100 nF)

























































































s2 + ω0s/Q0 + ω20
(4.1)
このシステムについて，図 4.10(a)のような T (s)のオペレータを持つフィード
バックループを形成することで伝達関数をD(s)(ω1，Q1のシステム)に変換するこ
とを考える．このD(s)は次式のように表される．






























ここで 2次の項を消去するために，ω0 = ω1と置くと，T (s)は次のように変形
できる．






























∗ここで用いた FPGAは，周波数検出器や AFMコントローラでも使用している．第 5章，第
6章にて詳しく説明する．






















































































ンレート 78Hz，ピクセル数 128× 64，0.82 sec/frameで得られた．図 4.12(a)–(d)
における探針速度はそれぞれ vt = 0.39, 0.59, 1.17, 1.56 µm/sである．マイカの原
子スケールの凹凸の周期は 0.52 nmであるため，探針速度と周期から凹凸の検出
周波数を見積もると，0.75, 1.13, 2.25, 3 kHzとなり，高速に原子の凹凸を検出で
きていることが分かる．




の図形の zppは 3.93, 3.79, 3.38, 3.29 pmであった．探針速度が最も速い zppは探
針速度が最も遅い場合と比較して 16%程度しか低下しておらず，3 kHzの探針―
試料間制御速度を必要とする構造も十分に検出できていることが分かる．
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カルサイトイメージング
図 4.13は純水中においてカルサイト表面をコンタクトモードで観察した AFM
像である．20× 10 nm2のAFM像を 66枚の連続したイメージを取得しており，図
4.13(a)–(d)はその中の 20 sec毎に抽出したAFM像を示している．ピクセル数が















図 4.12: 開発したシステムによる PBS溶液中におけるマイカのAFM像
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(a) (b)
(c) (d)
図 4.13: 開発したシステムによる純水中におけるカルサイトのAFM像 (a) 0sec.,

































やテレビの受信機 [78]，人工衛星の電波受信 [79]，ディジタル通信での同期 [80]な
ど，幅広い分野において用いられている．
∗本論文において主に周波数は fと表記しているが，本章では正弦波等を含む数式を多用するため，
角周波数表記 ω（= 2πf）も用いる．すなわち，共振周波数 ω0 = 2πf0，周波数シフト∆ω = 2π∆f．
また，「ω = x Hz」と書かれているものは周波数表記であるため，実際の角周波数として用いるに
は 2πを乗算する必要がある．


























Sdet = A cos {(ω0 +∆ω)t+ ϕ} (5.2)
ここで，Aはカンチレバーの振動振幅である．また，ϕは励振周波数と共振周波
数の僅かなずれによって生じる位相差である．この ϕが常にゼロとなるように∆ω





ω = ω0 +∆ω (5.3)
5.2.2 PLL回路の基本構成
PLL回路の基本構成を図 5.1に示す．PLLは基本的に「位相比較器 (PC)」，「ルー

















位相比較器 (Phase Comparator: PC)は入力信号とVCOの出力信号の位相成分
を比較し，その差を出力する．この出力信号には，元々入力信号に含まれていた





ルタ (Loop Filter: LF)が用いられる．LFが有するゲインや遮断周波数等のパラ
メータにより，PLL全体の応答特性が決定される．通常，アナログ回路では応答
性が良いラグリードフィルタ (Lag-lead Filter)が用いられる．デジタル回路で作成
する場合には低域通過フィルタ (Low-Pass Filter: LPF)を用いる．
電圧制御発振器 (VCO)
PLL回路における出力信号を生成する発振器として，電圧制御発振器 (Voltage-














































































































位相遅れ ϕを有する余弦波A cos(ωt+ ϕ)となる．ここで，Aはカンチレバーの振










































cos(ωt)× A cos(ωt+ ϕ) = A
2
{cos(ϕ) + cos(2ωt+ ϕ)} (5.4)
− sin(ωt)× A cos(ωt+ ϕ) = A
2
{sin(ϕ)− sin(2ωt+ ϕ)} (5.5)
これらの結果は，DC成分（cos(ϕ)及び sin(ϕ)）と 2ω成分（cos(2ωt + ϕ)及び
− sin(2ωt+ ϕ)）に分けることができる．この内，2ω成分を後段の LPFで取り除
くことで，DC成分のみを取り出し，偏角演算器（tan−1(Y/X)）に入力する．入
力信号，偏角演算結果は以下のとおりとなる．
X = A cos(ϕ) (5.6)
























S-PLLでは，まず変位信号A cos(ωt+ϕ)を位相検出器 (Phase Detector: PD)と
呼ばれる装置に入力する．PDでは単純に入力を分岐して，片方を−π/2移相回路
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に入力することで．A sin(ωt + ϕ)を生成する．これらの余弦波・正弦波を偏角演
算することで，以下のような出力を得ることができる．
X = A cos(ωt+ ϕ) (5.9)















る通常のVCOと違い，P-VCOは 0から 2πまで線形増加し，位相回転によって 0
へ急速に戻る，のこぎり波のような位相信号を出力する．位相検出器の出力に対



























































第 5章 低遅延・広帯域周波数検出器の開発 78
雑音を低減するフィルタとして，低域通過フィルタ (Low-pass filter: LPF)の
他にも，帯域通過フィルタ (Band-pass filter: BPF)，帯域除去フィルタ（Band-













(b) BPF and HPF
(a) LPF
-VCO()























基本的には ϕ-VCOに定数 δ(ω)を入力して特定の周波数 ωの位相情報を出力した
後，正弦波・余弦波生成器に入力することで，その周波数の正弦波 sin(ωt)や余弦
波 cos(ωt)を得る仕組みとなっている．これらの正弦波・余弦波は励振信号や参照
信号として用いられる．図 5.6(a)の LFP型では周波数 ωを有する励振信号を参照















R = √X 2 + Y 2
θ = tan-1(Y/X)
Y θ  (LPF)
図 5.7: 振幅・位相検出部のブロック図
信号としても利用していることに対し，BPF型・HPF型ではωs−ωとωsの 2つの
位相情報を出力しておき，これらを減算して得られた ωを励振信号に，ωs − ωを


















タの取り扱いについて説明する．位相信号 ωtは，通常 0から 2πへと増加し，位
相回転によって再び 0へ戻る．位相差 ϕもまた 0から 2πの値に制限される．しか
しながら，無理数である πを FPGA上において可能な限り正確に再現するには，












Phase 0 2π × (1023/1024) 2π
FPGA (Decimal) ⟨0⟩F = 0 ⟨2π⟩F − 1 = 1023 ⟨2π⟩F = 1024






















定小数点数を ⟨θ⟩F とし，変数のように扱う．つまり，⟨0⟩F = 0，⟨2π⟩F = 1024とする．
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力し，それに対して単位遅延素子である Z−1で保持しておいた 1クロック前の出
力を加算することによって，出力が線形的に増加するフィードバックループを形











ωt [n] = {δ(ω) + ωt [n− 1]} mod ⟨2π⟩F (5.13)
ここで，fclockは FPGAのクロック周波数であり，本研究で使用する FPGAの
fclockは 100 MHzである（表 5.1）．



































































































ジタルフィルタは主に有限インパルス応答（Finite impulse response: FIR）フィル
タや無限インパルス応答（Infinite impulse response: IIR）フィルタが用いられる．
FIRフィルタの入出力特性は，以下の式で表される．




aix [n− i] (5.14)
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ここで，x [n]は入力，y [n]はフィルタ出力である．また，ai (i = 0，1，2，· · ·，
N)はフィルタの係数であり，Nはフィルタの次数（Order）を表す．また，Z変換





= a0 + a1z
−1 + a2z












y [n] = a0x [n] + a1x [n− 1] + a2x [n− 2] + · · ·+ aPx [n− P ]




aix [n− i] +
Q∑
j=1







−2 + · · ·+ aP z−P










































図 5.11(a)に示した LPFを用いた位相比較器のブロック図を図 5.12に示す．第
一に，変位信号と同じ周波数成分を有する正弦波信号と余弦波信号を，それぞれ位
相遅れ ϕを含む変位信号と乗算する．これらの乗算器の出力は以下のようになる．
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(a) LPF





sin(2ωt + ) Frequency [Hz]



















 = tan-1 ( cos()
sin() )
(b) BPF
cos(ωt + ) cos((ωIF - ω)t) cos(ωIFt + )
sin(ωIFt + )sin((ωIF - ω)t) Frequency [Hz]



















cos((ωIF - 2ω)t + )
sin((ωIF - 2ω)t + )
 = tan-1 (cos(ωIFt + )
sin(ωIFt + ) ) ωIFt
(c) BEF
cos(ωt + ) cos((ωIF - ω)t) cos(ωIFt + )
sin(ωIFt + )sin((ωIF - ω)t)
cos((ωIF - 2ω)t + )
sin((ωIF - 2ω)t + ) Frequency [Hz]

















 = tan-1 (cos(ωIFt + )
sin(ωIFt + ) ) ωIFt
(d) HPF





sin(2ωt + ) Frequency [Hz]



















 = tan-1 (cos(2ωt + )
sin(2ωt + ) ) 2ωt 
(i) Principle (ii) Equation (iii) Latency
(i) Principle (ii) Equation (iii) Latency
(i) Principle (ii) Equation (iii) Latency









は ω = 3 MHz，ωIF = 10 MHzとしてフィルタを設計した場合の特性．
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Acos(ωt+ ϕ)× cos(ωt) = A
2
{cos(ϕ) + cos(2ωt+ ϕ)} (5.18)
Acos(ωt+ ϕ)× sin(ωt) = A
2
{−sin(ϕ) + sin(2ωt+ ϕ)} (5.19)
ただし実際には，式 5.19において− sin(ϕ)ではなく sin(ϕ)を得るために，参照
















































バーの ω0は 100 kHzから 4 MHz程度までであるが，このような幅広い入力周波
数範囲を持つヒルベルト変換器は，信号の通過域において大きな遅延を持つ．そ



















初めに，変位信号の周波数 ωよりも十分に大きな値 ωIF を決定する．この値を
使用して，ωIF −ωの周波数を持つ正弦波信号・余弦波信号を生成し，変位信号と
乗算する．その結果，以下のような出力となる．




[cos(ωIF t+ ϕ) + cos ((ωIF − 2ω)t+ ϕ)] (5.22)




[sin(ωIF t+ ϕ) + sin ((ωIF − 2ω)t+ ϕ)] (5.23)
これらの信号は，ωIF 成分（cos(ωIF t + ϕ)，sin(ωIF t + ϕ)）と ωIF − 2ω 成分
（cos ((ωIF − 2ω)t+ ϕ)，sin ((ωIF − 2ω)t+ ϕ)）の 2つの周波数成分に分けること
ができる．ここで，BPFを使用して ωIF 成分を抽出する．また，これらの信号を
極座標変換することにより，信号振幅及び位相信号 ωIF + ϕを取り出すことがで
きる．
√
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みをBPFで通過させるのではなく，不要な成分である ωIF − 2ω成分のみをBEF
で除去する．BEFの通過域での遅延時間は、LPFやBPFと比較して小さいため，
励振ループの遅延は大幅に低減される．例えば，5.11(c)(iii)に示した例では，信








去すべき信号の周波数（ωIF − 2ω）に対する比［R = (ωIF )/(ωIF − 2ω)］が 1に
近づくほど深刻になる．したがって，これを解決するためには，Rが最大となる






































= 2ωt+ ϕ (5.27)







































































































する nc = 50.0 µV/
√























していることが分かる．ω0 = 3 MHzでは若干理論値から外れている場合もある
が，これはアナログノイズ発生器において 1 MHzの LPFが挿入されていたため，
3 MHz付近のノイズ量が一定ではなかったためだと推測される．

























100 1 k 10 k 100 k 1 M
Frequency [Hz]
0 (150 kHz) 0 (300 kHz)
0 = 150 kHz (nc = 50.0 µV/√Hz)
0 = 3 MHz (nc = 0.32 µV/√Hz)
(a) LPF


























0 = 150 kHz (nc = 50.0 µV/√Hz)
0 = 3 MHz (nc = 0.32 µV/√Hz)
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Frequency [Hz]
0 = 150 kHz (nc = 50.0 µV/√Hz)
0 = 3 MHz (nc = 0.32 µV/√Hz)
















































 = 150 kHz (b) 
0










本研究では，カンチレバーとしてUSC（Nanoworld，k = 55.9 N/m，ω0 = 3.19
MHz，Q = 5.4）を使用した．このカンチレバーを共振周波数で振動させておき，


























































10 100 1 k 10 k 100 k 1 M
Modulation Frequency [Hz]
(b)(a)
A = 0.1 nm





















































































































































































      f0 = 150 kHz
(a) Measurement setup
(c) PD (LPF)
      f0 = 3 MHz
(f) PD (HPF)
      f0 = 150 kHz
(g) PD (HPF)
















































































      f0 = 150 kHz
(e) PD (LPF)
      f0 = 3 MHz
図 5.19: 位相検出器の周波数応答．(a)測定セットアップ及び変調方法，(b)-(g)周
波数応答．(b)(c)LPF型位相検出器，(d)(e)BPF型位相検出器，(f)(g)HPF型位相
検出器．また，(b)(d)(f)f0 = 150 kHz，(c)(e)(g)f0 = 3 MHz．















力されている．この測定においても励振信号周波数として 150 kHz，3 MHzを使
用した．
図 5.19(b)(c)はLPF型検出器の周波数応答である．こちらも f0 = 150 kHzのと
きに 75 kHzで振幅応答が遮断されている．これはノイズ測定と同様にカットオフ
周波数の設定によって高周波数側が遮断されたためと考えられる．f0 = 3 MHzに
おいても同様にカットオフ周波数の 1.5 MHzで遮断されていた．
図 5.19(d)(e)はBPF型検出器の周波数応答である．f0 = 150 kHzのときに 200
kHzで振幅応答が遮断されているのは，ノイズ測定と同様に通過域の設定によっ
て遮断されたためと考えられる．f0 = 3 MHzにおいても 600 kHzで遮断されて
いた．
図 5.19(f)(g)はHPF型検出器の周波数応答である．f0 = 150 kHzのときに 150
kHz及び 300 kHzで振幅応答が減衰している．これは励振信号の周波数とその二
倍波がHPFによって除去されたためだと考えられる．f0 = 3 MHzのときにも同














f0 Bandwidth Latency Bandwidth Latency Bandwidth Latency
150 kHz 90.58 kHz 9.14 µs 239.3 kHz 1.90 µs 139.5 kHz 1.07 µs






















である．20 × 20 nm2の画像を連続で取得しており，図 5.20はその中の約 20 sec.
毎に抽出したAFM像を示している．ピクセル数が 500× 500であり，2 sec/frame
で複数の高速ダイナミックモード原子分解能観察に成功した．コンタクトモード
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（減算器）にて (2ω +∆ω)tで減算する．この演算結果である ϕは，M-PLLと同様
に LFに入力される．その出力∆ωは，2ω0に相当する信号と加算され，2ω0 +∆ω





























































































































































































































































































































































































































































































と比較する．本研究では，変位信号に相当する搬送波として f0 = 150 kHz及び
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レイテンシは，f0 = 150 kHzでは，M-PLLが 24.0 µsであり，S-PLLが 10.0 µsで










 = 3 MHz






 = 150 kHz
(b) S-PLL (HPF)






 = 3 MHz






 = 150 kHz
(a) M-PLL (LPF)
図 5.25: PLL回路に入力した変調波形に対する復調波形．(a)LPF型位相検出器
を用いたM-PLL，(b)HPF型位相検出器を用いた S-PLL．また，(i)f0 = 150 kHz，
(ii)f0 = 3 MHz．


















































































































































































































      f0 = 150 kHz
(c) M-PLL (LPF)
      f0 = 3 MHz
(d) S-PLL (HPF)
      f0 = 150 kHz
(e) S-PLL (HPF)
      f0 = 3 MHz
図 5.26: PLLの周波数応答．(a)測定セットアップ及び変調方法，(b)-(e)周波数応
答．(b)(c)LPF型位相検出器を用いたM-PLL，(d)(e)HPF型位相検出器を用いた
S-PLL．また，(b)(d)f0 = 150 kHz，(c)(e)f0 = 3 MHz．
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答帯域によって，計測された帯域も制限されてしまうためであると考え得られる．
これらの周波数応答測定より算出した帯域・レイテンシの値を表 5.4及び表 5.5
に示す．全体的に比較すると，表 5.4の f0 = 150 kHzや NCHカンチレバー使用







表 5.4: PD+PC，PLL，カンチレバーを接続したPLLの帯域・レイテンシ 1（f0 =
150 kHz，NCHカンチレバー）
PD+PC PLL PLL+Cantilever
Bandwidth Latency Bandwidth Latency Bandwidth Latency
M-PLL
90.6 kHz 9.1 µs 15.4 kHz 23 µs 2.55 kHz 66 µs
(LPF)
S-PLL
140 kHz 1.07 µs 75.0 kHz 6.6 µs 4.21 kHz 45 µs
(HPF)
Rate ×1.54 ×0.12 ×4.87 ×0.29 ×1.65 ×0.68
表 5.5: PD+PC，PLL，カンチレバーを接続したPLLの帯域・レイテンシ2（f0 = 3
MHz，USCカンチレバー）
PD+PC PLL PLL+Cantilever
Bandwidth Latency Bandwidth Latency Bandwidth Latency
M-PLL
1.71 MHz 1.5 µs 62.6 kHz 4.1 µs 56.2 kHz 4.6 µs
(LPF)
S-PLL
2.99 MHz 0.97 µs 305 kHz 1.6 µs 165 kHz 3.2 µs
(HPF)
Rate ×1.75 ×0.65 ×4.87 ×0.39 ×2.94 ×0.70
また，どちらの場合においても，M-PLLよりも S-PLLの方が帯域・レイテンシ
ともに改善されることがわかる（図 5.28及び図 5.29）．特にPLLにおいては，帯
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(b) M-PLL (LPF)















































































































































































      USC cantilever
(d) S-PLL (HPF)
      NCH cantilever
(e) S-PLL (HPF)




















広帯域な PLLの開発に取り組んだ．従来の PLLでは遅延の大きな LPFを用いた
M-PLLが主流であったが，本研究では遅延の比較的小さなHPFを用いた S-PLL
を提案し実際に実装して性能を測定した．
その結果，帯域が従来の 4.9倍，遅延が従来の 40 %程度に改善できることが示
された．また，原子分解能に耐えうるノイズパフォーマンスを有しており，十分
に高速・原子分解能観察に利用できることが確認できた．
































(a) Bandwidth (f0 = 150 kHz, NCH cantilever)
(b) Latency (f0 = 150 kHz, NCH cantilever)
図 5.28: PC，PLL，カンチレバーを取り付けたPLLの帯域及びレイテンシ 1（f0 =
150 kHz，NCHカンチレバー）．青は LPFによる PCもしくは LPFを用いたM-
PLL，赤はHPFによる PCもしくはHPFを用いた S-PLL．

































(a) Bandwidth (f0 = 3 MHz, USC cantilever)
(b) Latency (f0 = 3 MHz, USC cantilever)












に示す．従来の FM-AFMの構成（図 3.10）との違いを，表 6.1に示す．
本章では，本研究で携わっていない要素であるカンチレバーやその励振機構に
ついて紹介する．
表 6.1: 従来の FM-AFMと高速 FM-AFMの違い
従来の FM-AFM 高速 FM-AFM






第 2章でも言及しているが，FM-AFMを用いるうえで力検出限界 δFFM は非常
に重要であり，装置の分解能が決定されるパラメータである．以下に，力検出限
第 6章 高速周波数変調原子間力顕微鏡 116
PLL circuit




Total Feedback Bandwidth : ~ 10 kHz
B ≈ 10 MHz
B ≈ 100 kHz
B ≈ 10 MHz
B ≈ 100 kHz
図 6.1: 高速 FM-AFMの装置構成










液中において原子分解能観察を行う際に，力検出限界 δFFM は 10 pN以下であ
ることが望まれる．例えば，室温 (T = 297 K)において汎用のカンチレバーを用
いて原子分解能観察を行う際に，B = 1 kHzで表面形状像を取得することが可能
である（表 6.2）．ただし，このカンチレバーは探針－試料間距離制御ループ中で
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表 6.2: カンチレバーのパラメータ．どれも室温（T = 297 K），液中環境下におけ
る参考値．液中における共振周波数 f0，Q値，バネ定数 k，δFFM = 10 pNにおけ
る周波数シフト帯域B，想定される探針－試料間制御帯域BFBを比較．
汎用カンチレバー 小型カンチレバー 高周波数カンチレバー
製品 NCH（Nanoworld） USC（Nanoworld） AC55（Olympus）
f0 150 kHz 3.5 MHz 1.5 MHz
Q値 10 10 10
k 20 N/m 20 N/m 80 N/m
B 1 kHz 50 kHz 6.3 kHz
BFB 10∼100 Hz 0.5∼5 kHz 60∼600 Hz
10 µm 1 µm
(a) NCH (b) USC
図 6.2: カンチレバーの SEM像．(a)NCH，(b)USC．




































第 6章 高速周波数変調原子間力顕微鏡 120
SiliconCoated gold
Excitation laser
(b) Photothermal excitation(a) Thermal expansion
(i) Gold
(ii) Silicon










































































器の出力 Vout = Vmodと，入力 Vin = Vz − Vmodの大きさの振幅比である．ただし，

































































































































































Obtuse step Acute step

























































た．使用したカンチレバーはオリンパス社の AC55（共振周波数 f0 = 1.5 MHz，
Q = 10，バネ定数 k = 80）を使用した．これは，Nanoworld社のUSC（共振周波
































図 7.3: 高速 FM-AFMによるカルサイト溶解過程の広域スキャン
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(a) Dot (b) Ring 
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(a) Trace (b) Retrace
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(c) Tip 3




























図 7.7: 探針ごとの比較．(a)-(c)各探針によるステップ近傍の高速 FM-AFM像，
(d)(c)における平均ラインプロファイル．


































































































































































































































































































































































[1] G. E. Moore. Electronics, Vol. 38, p. 114, 1965.
[2] A. Ishizaka and Y. Shiraki. J. Electrochem. Soc., Vol. 133, p. 666, 1986.
[3] J. Robertson. Rep. Prog. Phys., Vol. 69, p. 327, 2005.
[4] A. Kudo and Y. Miseki. Chem. Soc. Rev., Vol. 38, p. 253, 2009.
[5] J. Blundy, K. Cashman, and M. Humphreys. Nature, Vol. 443, p. 76, 2006.
[6] L. Liu, A. Laio, and A. Michaelides. Phys. Chem. Chem. Phys., Vol. 13, p.
13162, 2011.
[7] N. Holmberg, J. Chen, A. S. Foster, and K. Laasonen. Phys. Chem. Chem.
Phys., Vol. 16, p. 17437, 2014.
[8] M. Tanaka and E. Sackmann. Nature, Vol. 437, p. 656, 2005.
[9] E. Abbe. Archiv für mikroskopische Anatomie (in German), Vol. 9, p. 469,
1873.
[10] E. Abbe. The Monthly Mocroscopical Journal, Vol. 13, p. 77, 1875.
[11] E. Ruska. The Early Development of Electron Lenses and Electron Mi-
croscopy. Hirzel, 1980.
[12] M. von Ardenne. Zeitschirift für Physik (in German), Vol. 109, p. 553, 1938.
[13] G. Binnig, H. Rohrer, Ch. Gerber, and E. Weibel. Phys. Rev. Lett., Vol. 49,
p. 57, 1982.
[14] G. Binnig, C. F. Quate, and Ch. Gerber. Phys. Rev. Lett., Vol. 56, p. 930,
1986.
参考文献 151
[15] Y. Martin, C. C. Williams, and H. K. Wickramasinghe. J. Appl. Phys.,
Vol. 61, p. 4723, 1987.
[16] T. Ando, N. Kodera, E. Takai, D. Maruyama, K. Saito, and A. Toda. Proc.
Natl. Acad. Sci. USA, Vol. 98, p. 12468, 2001.
[17] T. Ando. Nanotechnology, Vol. 23, p. 062001, 2012.
[18] T. R. Albrecht, P. Grütter, D. Horne, and D. Ruger. J. Appl. Phys., Vol. 69,
p. 668, 1991.
[19] T. Fukuma, T. Ichii, K. Kobayashi, H. Yamada, and K. Matsushige. Appl.
Phys. Lett., Vol. 86, p. 034103, 2005.
[20] T. Fukuma, Y. Ueda, S. Yoshioka, and H. Asakawa. Phys. Rev. Lett., Vol.
104, p. 016101, 2010.
[21] O. Marti, H. O. Ribi, B. Drake, T. R. Albrecht, C. F. Quate, and P. K.
Hansma. Science, Vol. 239, p. 50, 1988.
[22] J. Mou, D. M. Czajkowsky, Y. Zhang, and Z. Shao. FEBS Lett., Vol. 371,
p. 279, 1995.
[23] N. Kodera, D. Yamamoto, R. Ishikawa, and T. Ando. Nature, Vol. 468,
p. 72, 2010.
[24] H. Asakawa, K. Ikegami, M. Setou, N. Watanabe, M. Tsukada, and
T. Fukuma. Biophys. J., Vol. 101, p. 1270, 2011.
[25] H. Asakawa, S. Yoshioka, K. Nishimura, and T. Fukuma. ACS NANO, Vol. 6,
p. 9013, 2012.
[26] T. A. Land, J. J. D. Yoreo, and J. D. Lee. Surf. Sci., Vol. 384, p. 136, 1997.
[27] G. E. Fantner, G. Schitter, J. H. Kindt, T. Ivanov, K. Ivanova, R. Patel,
N. Holten-Andersen, J. Adams, P. J. Thumer, I. W. Rangelow, and P. K.
Hansma. Ultramicroscopy, Vol. 106, p. 881, 2006.
[28] S. Rode, N. Oyabu, K. Kobayashi, H. Yamada, and A. Kühnle. Langmuir,
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Rev. Sci. Instrum., Vol. 85, p. 023703, 2014.
[90] Y. Araki, K. Tsukamoto, N. Oyabu, K. Kobayashi, and H. Yamada. Jpn. J.
Appl. Phys., Vol. 51, p. 08KB09, 2012.
[91] J. Klasa E. Ruiz-Agudo, L. J. Wang, C. V. Putnis, E. Valsami-Jones,
M. Menneken, and A. Putnis. Geochim. Cosmochim. Acta, Vol. 117, p.
115, 2013.
[92] A. J. Gratz, P. E. Hillner, and P. K. Hansma. Geochim. Cosmochim. Acta,
Vol. 57, p. 491, 1993.
[93] H. H. Teng, P. M. Dove, C. A. Orme, and J. J. D. Yoreo. Science, Vol. 282,
p. 724, 1998.
[94] N. H. de Leeuw and S. C. Parker. Phys. Rev. B, Vol. 60, p. 13792, 1999.
[95] C. Wu, K. Zhao, X. Wang, M. Cao, H. Xu, and J. R. Lu. Cryst. Growth
Des., Vol. 12, p. 2594, 2012.
[96] H. Noda. Polymer Journal, Vol. 47, p. 84, 2015.
[97] W. K. Burton, N. Cabrera, and F. C. Frank. Phil. Tras. Roy. Soc. London
Ser., Vol. A243, p. 299, 1951.
[98] M. Maruyama, K. Tsukamoto, G. Sazaki, Y. Nishimura, and P. G. Vekilov.
Cryst. Growth Des., Vol. 9, p. 127, 2009.
[99] D. Spagnoli, S. Kerisit, and S. C. Parker. J. Cryst. Growth, Vol. 294, p. 103,
2006.
[100] R. Shiraki, P. A. Rock, and W. H. Casey. Aquatic Geochemistry, Vol. 6,
p. 87, 2000.
[101] S. L. S. Stipp. Molecular Simulation, Vol. 28, p. 497, 2002.





1. K. Miyata, S. Usho, S. Yamada, S. Furuya, K. Yoshida, H. Asakawa and
T. Fukuma, ”Separate-type scanner and wideband high-voltage amplifier
for atomic-resolution and high-speed atomic force microscopy”, Rev. Sci.
Instrum., 84 (2013) 043705
2. K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”Real-time atomic-resolution imag-
ing of crystal growth process in water by phase modulation atomic force
microscopy at one frame per second”, Appl. Phys. Lett., 103 (2013) 203104
3. S M R Akrami, K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”High-speed Atomic
Force Microscopy with Atomic-Scale Resolution Using Separate-Type XY
and Z Scanners with Screw Cantilever Holding Mechanism”, Proceedings of
the 5th International Conference on Nanostructures., 2 (2014) 962
4. S M R Akrami, K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”High-speed Z
tip scanner with screw cantilever holding mechanism for atomic-resolution
atomic force microscopy in liquid”, Rev. Sci. Instrum., 85 (2014) 126106
5. K. Miyata, K. Miyazawa, S. M. R. Akrami and T. Fukuma, ”Improvements
in fundamental performance of liquid-environment atomic force microscopy
with true atomic resolution”, Jpn. J. Appl. Phys., 54 (2015) 08LA03
6. J. Tracey, K. Miyazawa, P. Spijker, K. Miyata, B. Reischl, F. Canova, A.
Rohl, T. Fukuma and A. Foster, ”Understanding 2D atomic resolution imag-
ing of the calcite surface in water by frequency modulation atomic force







1. K. Miyata, S. Yamada, H. Asakawa and T. Fukuma, ”Development of Separate-
type High-Speed Scanner for SPM”, 18th International Colloquium on Scan-
ning Probe Microscopy (ICSPM18), S4-11, Atagawa, Japan (December, 2010)
2. K. Miyata, S. Furuya,H. Asakawa and T. Fukuma, ”Improvement in the
Usability of Sample and Cantilever Holding Mechanisms for Separate-type
High-Speed AFM Scanner”, 19th International Colloquium on Scanning Probe
Microscopy (ICSPM19), S4-14, Hokkaido, Japan (December, 2011)
3. K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”Development of High-speed Atomic-
resolution AFM for in-situ Imaging of Solid-liquid Interfaces”, 20th Interna-
tional Colloquium on Scanning Probe Microscopy (ICSPM20), S3-6, Oki-
nawa, Japan (December, 2012)
4. K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”Atomic-resolution imaging in liquid
at 1 s/frame with low-latency phase detector”, 16th International Conference
on non-contact Atomic Force Microscopy (nc-AFM2013), PI-1, Maryland,
USA (August, 2013)
5. K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”Atomic-resolution Imaging of Crys-
tal Growth Process by High-speed FM-AFM”, ACSIN-12 & ICSPM21, 6pB1-
3, Tsukuba, Japan (November, 2013)
6. K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”High-speed Atomic-resolution FM-
AFM Imaging of Calcite Crystal Growth”, 17th International Conference
on non-contact Atomic Force Microscopy (NC-AFM2014), OW14, Tsukuba,
Japan (August, 2014)
7. K. Miyata, H. Asakawa and T. Fukuma, ”High-speed Atomic-resolution Imag-
ing of Calcite Crystal Dissolution Process by FM-AFM”, The 22nd Interna-
tional Colloquium on Scanning Probe Microscopy (ICSPM22), S10-3, Ata-
gawa, Japan (December, 2014)
参考文献 159
8. K. Miyata, P. Spijker, A. S. Foster and T. Fukuma, ”Atomic-resolution Imag-
ing of Calcite Dissolution Processes by High-speed FM-AFM”, 18th Interna-
tional Conference on non-contact Atomic Force Microscopy (NC-AFM2015),
P-Tue-15, Cassis, France (September, 2015)
9. K. Miyata, J. Tracy, P. Spijker, A. S. Foster, K. Miyazawa and T. Fukuma,
”Visualizing Intermediate State in Calcite Dissolution by High-speed FM-
AFM”, The 23rd International Colloquium on Scanning Probe Microscopy






















070575（平成 25年 3月 28日出願）
2. 福間剛士，宮田一輝，「信号検出回路及び走査型プローブ顕微鏡」，PCT／
JP2014／ 001198（平成 26年 3月 4日 PCT出願）
研究補助金
1. 宮田一輝，「高速 3次元走査型力顕微鏡の開発と固液界面現象の時間発展計測
への応用」，日本学術振興会 科学研究費助成事業 特別研究員奨励費（平成
27-28年度）
